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綿糸屑強化生分解性プラスチックの生分解による強度特性の変化
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(福井大学工学部)
地球環境保護および産業廃棄物処理問題に関連して，微生物の酵素によ り最終的に炭酸ガス と
水に分解 さ れる 生分解性プラ スチッ クが注目 さ れて いる 1) ， 2) しかし ， 生分解性プラスチックは原
材料の価格が従来のプラ スチ ックの 3~5 倍と高い こと から ， 需要お よび用途が伸びて いないの
が現状である 1)-4) 現在流通している 生分解性プラスチックは通常の同類プラ スチックと 同等の
強度， 岡IJ性率を有 しているが，需要および用途拡大のためには高強度化および高機能化の方策が
必要である . 一般的にプラスチ ック の強度向上を 目 指す場合には強化繊維 と の複合化が考 え られ
るが ， 生分解性プラスチッ ク についても 天然繊維で複合化する こ とにより生分解性を失わずに複
合強化が実現できる . 一 方 3 繊維産業では多くの繊維廃棄物が生じ， 生分解性を有する繊維不織
布製造工程においても多 く の裁断屑が生 じている 木村 らは，繊維廃棄物の再利用 と生分解性プ
ラス チックの高強度化の試みとして，強化材 としての天然繊維屑と熱可塑性の生分解性不織布屑
を 同時に成形機に投入する こ とによる繊維強化複合材料の射出成形法を考案 し た 5) また ，得 ら
れた複合材料射出成形品の引 張強度を調べるとともに，土壌分解による成形品の生分解性および
生分解による 引張強度の変化について試験的に調べた . その結果，繊維屑の含有率の増加に伴っ
て引張強度お よび剛性率がと もに向上し ， 天然繊維屑 を生分解性複合材料の強化材 として再利用
できることを確認 した . また ， 繊維屑で複合化する こ とにより 生分解速度が増加することもわか
った 複合化による生分解速度の増加は，廃棄物処理の点からは有効であるが ， 強度が低下する
ため生分解を伴 う環境中 で使用する場合には時には欠点となる .したがって，生分解の進行に伴
う 強度特性変化の挙動を明 らかにする こ とは ， 生分解性プラスチ ッ クの用途拡大を図る上での基
礎データとなり ， 強度保証の点からも必要である .
そ こ で本研究では ， 生分解の進行 と 強度変化について静的強度特性を対象とした考察をするた
めに ， 重量比で約 30% の綿糸 で複合強化 した生分解性プラスチッ ク(ポリブチ レ ンサ クシネート，
PBS ) の引 張強 さと生分解量との関係について調べた . また，生分解試験後の試験片および材料
強度試験後の試験片を走査型電子顕微鏡 (SEM) により観察し， 生分解による 強度特性の変化に
ついて考察した .
2 試験片および試験方法
2 ・ 1 供試材料および試験片 試験片供試材料， は，脂肪族ポリエステノレ系のポリブチレンサ
クシネー 卜 の不織布 (以下 ， PBS 材)および PBS を母材 として重量比 で， fi~句 3 0 % の綿糸で複合化
した(以 f ， PBS/CO 材 ) 2 種類である . 複合材料の成形には，木村 らが考案した母材 となる不
織布 と強化繊維を同時に成形機に投入する射出成形手法 6) を 用いた ， また，成形温度は母材 とな
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る PBS 材 の融点を参考に決定した
なお， 試験片の素材\ 射出成形方法お
よび条件の詳細な説明 は前報 5) にある
ので、本稿での記述は省略する.試験片
の形状および寸法は図 l に示す ]I S
K7113 に準じたダンベル型の引張試験
片であ る.
2 ・ 2 生分解試験および引張試験方法
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Fig.l Shape and dimensions of specimen (mm) 
試験片の生分解実験は ， 生分解環境を一定にするた
め恒祖恒湿槽内で温度 30 0C ，湿度 90%以上の状態で土中生分解法によって行っ た.恒沼 恒湿槽
内 は ， デジタル温度調節器 とシリコンラパーヒータ ーによ っ て加熱し，ヒーターの真上にフ ァ ン
を設置して槽内全体の空気が対流する よ うにした . これにより ， 槽内 の温 度を::t 2 0C の範囲で一
定に保 った . 生分解中の試験片はチャックつかみ音11 が生分解 しないように試験片 中央平行部の
60mm の部分だけに土がかかるようにした . また ， 生分解試験に用 いた土は ， 数カ所で採取した土
を用 いて試験片の生分解速度を試験的に調べた結果 ， 最も生分解速度の大きかった畑の黒土を使
用 した.生分解試験後の試験片は ， 付一着した土や付着物を取り除くために水で洗浄した後 ， 試験
片重量がほぼ一定になるまで室温で 1 週間以上自然乾燥させた.
本研究では，生分解量を表すパラメ ー タとして重量減少率W 1 と平均表面粗 さ R 討を用いた • W1 
は ， 生分解前の試験片重量W。および生分解試験後の試験片重量Wから次式で定義される
Wハ W
WL =守ア x 100 (%) 
???
また R " は 中心線平均粗さで，レーザ一変位計を用いた 3 次元表面形状計測 システム(シグマ
光機製，分解能 0. 5 μm ) で計測 した組 さ 曲線から求めた また，粗 さ 測定は，試験片中央部表面
を長さ 20mm にわたって 5μm 毎に合計
4 千点計測 した .
引 張試験は，コンビュータ計調IJ 制御
式精密万能試験機(島津 AG-IOGB )
を 用いて ，常温 大気中 の下でクロスヘ
ッド速度 10mm/min 一定で行な っ た .
また，伸び計(標点間距離は 1 3 mm ) お
よびロー ドセルで検出 される変位お
よび荷重は， A / D 変換器を介してコ
ンビュータに入力した.
3 結果および考察
3 . 1 生分解試験結果 図 2 に
PBS 材および PBS/CO 材 の生分解試
験後 の試験片表面状態 を示す PBS 
材ーで は ， 生分解期 間(. m ニ 2 か月 で試
験片表面 に 部分 的 に 黒いカビが目視
で も観察さ れ t III の増加 に伴 って カ
tm PBS PBS/CO 
。
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Fig.3 Weight loss ratio and average roughness as a function of period of biodegradation test 
ビが観察される面積割合は増加するとともに，生分解浸食により試験片表面の凹凸が増加した.
t m= 5 か月では試験片表面全体にカビが観察され，試験片表面の凹凸の高低差も顕著になった.
一方， PBS/CO 材では，生分解前は薄茶色であった試験片が t m= 1 か月で既に白色に変化し，
その後は t m の増加に伴って試験片の幅および板厚が減少していく様子が観察される PBS/CO 
材の白色化は，綿繊維の水分吸収や綿糸と母材との界面剥離によるものと考えられる.また，
PBS/CO 材の生分解速度は PBS 材と比べて明らかに速いことがわかる. しかし，試験片表面の
黒カビは t m= 5 か月以降で観察され，カビの発生量は同じ生分解期間の PBS 材と比べて少なか
った.これは，生分解による PBS/CO の試験片表面の侵食が PBS 材と比べて大きく，逆にカビ
の繁殖が抑制 されたためであると考えられる.
図 3 (a)および(b) に PBS 材および PBS/CO 材の重量減少率WLおよび平均表面粗さ Ra の生分解
試験期間 t m の増加に伴う変化を示す.図 3 (a)の結果では， PBS 材および PBS/CO 材のWL の増
加割合は，生分解試験開始初期では t m の増加に伴って徐々に増加し，それぞれの材料で 2 か月
および 1 か月以後ではほぼ一定となった.すなわち，生分解は生分解開始直後に徐々に加速し，
一定量生分解した後は定常的に進行していくことがわかった.また，定常生分解進行域での t m 
の増加に伴う WL の増加割合は， PBS/CO 材の方が PBS 材に比べて約 2 倍であり，このことから
も綿糸で複合化することにより生分解速度が増加したことがわかる 5)
図 3 (b) の Ra と tm との関係では， PBS 材の Ra は tm の増加に伴って t m= 4 ヶ月までは直線
的に増加するが，その後の増加割合は急激に減少し， t m= 8 ヶ月以後ではほぼ一定(R a =C 45μm) 
となった . PBS/CO 材の t m の増加による Ra の増加割合は PBS 材に比べて大きいが Ra が一定
となった時の粗さ値は逆に約 27μm と小さかった.また， PBS/CO 材の Ra が一定となるのは t m 
二 4 か月であり， PBS 材の半分の生分解期間であった.また，両材料ともに Ra が一定へと遷移
する生分解試験期間は，試験片表面の目視観察から各材料の生分解が試験片表面全体に進行した
生分解試験期間とほぼ一致していることがわかった.このことから，試験片表面全体がある程度
生分解した後は，表面粗さ値はほぼ一定で定常的に生分解が試験片内部へと進行してい っ たと考
えられる.
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PBS および PBS/CO 材の 1 か月および
5 か月生分解試験した試験片表面の SE
M観察結果を図 4 に示す. PBS 材の t m -
1 か月では生分解による侵食は部分的で
あったが，生分解された部分では図に示す
ようにクレータ状の凹凸が観察された I 1
t m= 5 か月では生分解による試験片表面
の凹凸は表面全体に広がり，板厚方向に生
分解が進行した様子が観察できる 一方，
PBS/CO 材の結果では t m= 1 か月で既
に試験片表面全体が生分解され綿糸だけ
が残っている様子が観察される . また，部
分的に強く生分解された部分では母材が
ほぼ完全に脱落し，綿糸と母材との界面剥
離が生じたことを示している さらに生分
解が進んだ t m= 5 か月では，綿繊維も腐
食し綿糸が部分的に母材から抜けている
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Fig.4 SEM observation of specimen surface 
after biodegradable test 
様子が観察できる.また，試験片の割れも見られ，生分解が板厚方向内部まで進行していること
がわかる.
以上の結果をまとめると， PBS 材および PBS/CO 材の生分解は図 5 のようになる PBS 材で
は，試験片表面の数カ所で生分解が始まり，その部分を核に生分解が試験片表面および内部へ進
むとともに，新たな核を作りながら生分解速度が加速される.さらに生分解が試験片表面全体に
達すると，定常的に分解が進行した.一方， PBS/CO 材では，生分解試験開始初期で綿糸と母材
との界面が優先的に生分解されて界面剥離が生じ，その部分から比較的速い速度で生分解が進行
していった また，水分が綿繊維や綿糸と母材の界面の隙聞から試験片内部に浸透し易くなり，
PBS/CO 材では試験片内部からも生分解が進行した.
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3 ・ 2 生分解による強度特性変化 図 6 に PBS 材および PBS/CO 材の生分解前( t m= 0) お
よび t m= 3 ヶ月生分解試験した試験片の静引張試験の応力ひずみ関係を示す. PBS 材の応力
ひずみ関係では，生分解により縦弾性係数 E ， 引張強さ σB および破断伸び 5 は低下した. とく
に 6 の低下は顕著であるが，これは前節の図 4 および図 5 で示したように生分解による試験片表
面の凹凸からき裂が発生・成長したことに起因して破断伸びが減少したものと考えられる.なお，
PBS 材の E の低下は， t m= 3 ヶ月では生分解による侵食が試験片内部まで進行していないこと
から，主に試験片表面の凹凸によって試験片実断面積が計測断面積よりも小さかったことが原因
しているものと考えられる.
PBS/CO 材でも t m の増加に伴って E およびσ~ の低下が見られるが，その低下割合は PBS 材と
比べてかなり大きかった.生分解による E および町の著しい低下は，綿糸による複合化によって
生分解速度が増加するとともに，生分解による侵食が試験片内部まで進行したためである.一方，
6 については t m の増加に伴って逆に増加する結果となったが，これは生分解による綿糸と母材
との剥離や母材の脆化により綿糸の引抜けが広い範囲で連続的に起こった結果， 0が増加したと
考えられる.
図 7 は PBS 材および PBS/CO 材の σ 日と W[ との関係を示す. PBS 材の(J ll はW[ の増加に伴っ
てほぼ直線的に減少した.一方， PBS/CO 材の σ 日は生分解前では PBS 材の σ ~ と 比べて 20%程
度大きく，綿糸による複合化によって引張強度が増加したことがわかるの しかし， σII はデー タ
のばらつきが見られるもののWしの増加に伴って直線的に減少し， W I. =5%(t m士干約 1 か月)以
上では PBS 材の σB よりも小さくなった. さらに， W L =20%(t mキ約 4 か月)以上では引張試
験が出来ないほど試験片が生分解され，引張強度はほとんどなくなった また， σB キ o MPa とな
る生分解試験期間は図 3 (b) で示した Ra が一定値となる生分解試験期間とほぼ一致していた.こ
のことから， PBS/CO 材では生分解による強度特性の変化を Ra の変化特性からある程度検出で
きる可能性があることが示唆される.
図 7 の結果に示すように， W[ の増加に伴う(J II の減少割合は PBS 材と PBS/CO 材で異なる結
果となったが，これは図 5 で示したように生分解過程のメカニズムが両材料で全く違うためであ
る.また， PBS/CO 材のデータのばらつきは，異なる試験片間の綿糸の状態や分布の違い 5)によ
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って発生したものと考えられる.
図 8 に PB8 材および PB8/CO 材の静引
張試験後の破断面の 8EM 観察結果を示す.
PB8 材の生分解試験前( t m ニ 0 か月)で
tm 
は破断面の断面積の減少が見られ，延性破 10 
壊したことがわかる.また，図に示すよう
に破断面に内部欠陥の痕跡が観察される
ことから，負荷の増加に伴って延性的に変
形した後，内部欠陥からき裂が発生して破
壊したものと思われる. しかし t m= 1 
か月以上の結果では，図に示すように比較
的大きな浸食孔がある部分で破断してい
たことから，生分解試験後の PB8 材の破
壊は，生分解による浸食孔を起点にき裂が
発生したことにより起こったと考えられ
る.また，生分解による破断延性の減少は I 3 
複数の浸食孔からき裂が発生 ・成長したこ
とが原因したと考えられる.
一方， PB8/CO 材の観察結果では，生分
解前の破断面で観察された綿糸の長さは
短かいが，生分解試験後の結果では比較的
PBS PBS/CO 
Scale 1mm 
Fig.8 SE恥1 observation of fracture surface 
after tensile test 
長い綿糸が観察された . すなわち，生分解前の試験片では綿糸と母材との界面の結合力は強く，
母材の破壊によって綿糸が引きちぎられた破断面となっていた.しかし，生分解試験後では生分
解が試験片内部まで進行しており母材が脆化するとともに綿糸と母材の界面の結合力は低下し
たと考えられる.その結果，図に示すように生分解試験後は綿糸の引抜けが生じて比較的長い綿
糸が観察されたものと考えられる.
以上の引張試験結果から， PBS/CO 材の強度特性の変化は綿糸と母材との界面状態およびその
変化とは密接な関係があり，そのメカニズムの解明に重点を置いた生分解特性の考察は，生分解
性複合材料の高強度化，強度保証の上でも重要な課題であり，今後の検討課題とする
4. まとめ
本報では生分解性不織布 (PB8 材)をマトリックス材とし綿糸で複合強化した生分解性複合材
料 (PB8/CO 材)の生分解特性および生分解による強度特性の変化について調べた. PB8/CO 材
の静引張強度は PB8 材と比べて増加するが，生分解速度は速くなり生分解試験期間の増加に伴
って急速に減少した. PB8/CO 材の生分解速度の増加は，生分解による綿糸と母材との界面剥離
や生分解が試験片表面と内部の両方から進行することに起因していることがわかった.生分解に
よる急速な強度の低下は，時には生分解を伴うような環境下での成形品の使用に対しては強度信
頼性保証の点からも欠点となることがある. しかし， PB8 材および PB8/CO 材の両者の特性を
うまく利用すれば高機能を有する生分解性プラスチックの材料設計が可能となり，生分解性プラ
スチック製品のコスト低減につながる用途拡大への実現の一助となると考えられる.例えば，高
強度および高生分解性を有する PB8/CO 材を生分解速度の比較的遅い PB8 材でコーティングや，
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両材料を多層構造にすることによって生分解速度および生分解による強度低下をコントロール
することが可能であると考えられる.
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